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Santrauka. Darbe nagrinėjamas amperometrinio biojutiklio su porėtąja membrana veiki-
mo modelis, kai jo atsaką įtakoja interferentas. Biocheminis procesas aprašomas netiesinėmis
reakcijos-difuzijos lygtimis. Tiriama atsako priklausomybė nuo laiko esant skirtingoms in-
terferento koncentracijoms. Uždavinys sprendžiamas baigtinių skirtumų metodu.
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Įvadas
Biojutiklis – tai analitinis įrenginys, skirtas biologiniams junginiams tirpale aptikti ir
jų koncentracijoms nustatyti. Laikoma, kad amperometrinis biojutiklis sudarytas iš
plokščiojo elektrodo, biologiškai aktyvios medžiagos fermento ir porėtosios membra-
nos. Fermentui reaguojant su analizuojamuoju tirpalu, jame vykstantys biocheminiai
procesai yra verčiami elektros srove [1, 2, 6]. Biojutiklio veikimas aprašomas mate-
matiniu modeliu su netiesinėmis reakcijos-difuzijos lygtimis ir sprendžiamas baigtinių
skirtumų metodu. Tiriama biojutiklio atsako priklausomybė nuo interferencinių me-
džiagų koncentracijos ir jų atsiradimo laiko. Uždavinys sprendžiamas su skirtingomis
pradinėmis ir kraštinėmis sąlygomis.
1 Biojutiklio veikimas
ReagentasR ir interferencinė (pašalinė) medžiaga C iš tirpalo difunduoja per membra-
ną ir fermento sluoksnyje, esančiame ant biojutiklio paviršiaus, dalyvauja redokso są-
veikoje su sluoksnyje esančiais krūvio nešėjais (elektronais ar skylėmis) n: R+n = P ,
C+n = Q. Krūvio nešėjai yra nuolat papildomi iš elektrodo, ir jų sunaudojimo greitis
sudaro amperometrinį atsaką. Nagrinėjami trys interferencinių medžiagų patekimo į
tiriamąjį tirpalą atvejai: pirmuoju atveju tyrimo pradžioje interferencinės medžiagos
tirpale nėra, vėliau ji patenka visą tyrimo laiką, antruoju – interferentas pasirodo tik
tyrimo pradžioje, ir trečiuoju atveju pašalinė medžiaga patenka tyrimo pradžioje ir
dar kurį tyrimo laiką.
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2 Matematinis modelis
Biojutiklio matematinis modelis išreiškiamas diferencialinėmis lygtimis dalinėmis iš-
vestinėmis, kurios aprašo reagento, krūvio nešėjų ir interferencinių medžiagų koncent-
racijų pokyčius laike ir erdvėje. Biojutiklio veikimas nagrinėjamas dviejuose sluoks-
niuose: fermentiniame 0 < x < de ir porėtoje membranoje de < x < de + dm, čia x –
erdvės koordinatė, de, dm – atitinkamai fermentinio ir membranos sluoksnių storiai.
Fermentiniame sluoksnyje biocheminį procesą aprašo lygtys [5]:
∂R
∂t
= D
∂2R
∂x2
− k1Rn,
∂n
∂t
= Dn
∂2n
∂x2
− k1Rn− k2Cn, (1)
∂C
∂t
= DC
∂2C
∂x2
− k2Cn, x ∈ ]0, de[, t > 0.
Šiose lygtyse t yra laiko koordinatė, R(x, t), n(x, t), C(x, t) yra atitinkamai reagento,
krūvio nešėjo ir interferuojančios medžiagos koncentracijos, D, Dn, DC – reagen-
to, krūvio nešėjo ir interferuojančios medžiagos difuzijos koeficientai fermentiniame
sluoksnyje, k1, k2 – reakcijos tempai.
Membranos sluoksnyje procesas aprašomas difuzijos lygtimis:
∂R
∂t
= Dm
∂2R
∂x2
,
∂C
∂t
= DCm
∂2C
∂x2
, x ∈ ]de, de + dm[, t > 0,
(2)
čia Dm, DCm – reagento ir interferuojančios medžiagos difuzijos koeficientai memb-
ranos sluoksnyje.
Pradinės (t = 0) ir kraštinės (t > 0) sąlygos:
R(0, x) =
{
R0, x = de + dm,
0, x ∈ [0, de + dm[,
∂R(t, 0)
∂x
= 0, R(t, de + dm) = R0,
n(0, x) = n0, x ∈ [0, de], n(t, 0) = n0,
∂n(t, de)
∂x
= 0,
(3)
čia R0, n0 – atitinkamai reagento ir krūvio nešėjų koncentracija. Priklausomai nuo
interferencinių medžiagų patekimo laiko, išskiriami šie trys pradinių ir kraštinių sąlygų
atvejai:
C(0, x) =
{
C0, x = de + dm,
0, x ∈ [0, de + dm[,
∂C(t, 0)
∂x
= 0, C(t, de + dm) = C0, (4)
C(0, x) = C0, x ∈ [0, de + dm],
∂C(t, 0)
∂x
= 0,
∂C(t, de + dm)
∂x
= 0,
C(0, x) = C0, x ∈ [0, de + dm],
∂C(t, 0)
∂x
= 0,
(5)


C(t, de + dm) = C0, 0 < t < αT,
∂C(t, de + dm)
∂x
= 0, t > αT,
(6)
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čia C0 – interferento koncentracija, T = 2s – tyrimo trukmė, 0 < α 6 1. R(x, t) ir
C(x, t) tolydumo ir jų srauto tolydumo sąlygos sričių sandūroje x = de:
R(t, de − 0) = R(t, de + 0),
C(t, de − 0) = C(t, de + 0),
D
∂R(t, de − 0)
∂x
= Dm
∂R(t, de + 0)
∂x
,
DC
∂C(t, de − 0)
∂x
= DCm
∂C(t, de + 0)
∂x
.
(7)
Diferencialinio uždavinio (1)–(7) sprendinys egzistuoja, yra vienintelis ir pakanka-
mai glodus, nes sistemos sprendiniui galioja apriorinis tvermės dėsnis dėl koeficientų
D, Dn, DC , Dm, DCm , k1, k2 teigiamumo. Nusistovėjęs laike srovės tankis I ties
biojutiklio elektrodu (kai x = 0) [1, 4]:
I = lim
t→∞
i(t), i(t) = −neFDn
∂n(0, t)
∂x
, (8)
čia ne = 1 yra elektrocheminėje reakcijoje dalyvaujančių elektronų skaičius, F =
96485 C/mol – Faradėjaus konstanta.
3 Skaitinis modeliavimas
Uždaviniui (1)–(7) spręsti buvo naudotas baigtinių skirtumų metodas, taikant iš-
reikštinę skirtuminę schemą. Pasirinkus erdvės ir laiko koordinačių diskretizavimo
žingsnius h ir τ , sudarytas diskretusis tinklas ωh × ωτ [1, 3]:
ωh = {xi : xi = ih, i = 0, 1, . . . , N, hN = d},
ωτ = {tj : tj = jτ, j = 0, 1, . . . ,M, τM = T }.
Skaitinį modelį sprendžianti programinė įranga buvo realizuota C++ kalba. Skai-
čiavimuose buvo naudojamos šios parametrų reikšmės: k1 = k2 = 1 m3/mol · s,
D = DC = Dn = 10
−9 m2/s, n0 = 4 · 103 mol/m3 [1, 4, 5]. Fermentinio sluoks-
nio storis de = 10−5 m, membranos dm = de/5, o difuzijos koeficientai membranoje
keičiami nuo 10−12 m2/s iki 10−8 m2/s. Biojutiklio veikimo modelio atsako priklau-
somybė nuo laiko interferento koncentracijoms kintant nuo 1 mol/m3 iki 1000mol/m3
pateikta paveiksluose. Kai interferentas patenka visą tyrimo laiką (1 pav.), nusisto-
vėjusi srovė yra lygi maksimaliai srovei. Kai interferentas patenka tik pradiniu laiko
momentu (2 pav.), arba dar ir 1/6 tyrimo laiko (3 pav.), tyrimo pradžioje iššaukiama
maksimali srovė vėliau nusistovi. Visais atvejais nusistovėjusios srovės dydis sutampa.
4 Išvados
Nustatyta interferencinių medžiagų įtaka biojutiklio veikimo modelio atsakui. Inter-
ferencinių medžiagų koncentracija nulemia biojutiklio atsako (elektros srovės) dydį,
jo kitimą laike. Interferento koncentracijai kintant nuo 1 mol/m3 iki 1000 mol/m3
nusistovi didesnė srovė. Keičiant difuzijos koeficientą membranoje nuo 10−12 m2/s
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1 pav. Srovės stiprio i(t) priklausomybė nuo laiko t su skirtingomis interferento koncentracijomis
C0 = 0(1), 1(2), 5(3), 10(4), 100(5), 500(6), 1000(7) mol ·m−3, kai R0 = 1 mol ·m−3,
(a) Dm = DCm = 10
−12 m2/s, (b) Dm = DCm = 10
−8 m2/s. Pradiniu laiko momentu
interferento nėra, vėliau jis patenka visą tyrimo laiką ((1)–(4), (7)–(8) uždavinio sprendinys).
2 pav. Srovės stiprio i(t) priklausomybė nuo laiko t su skirtingomis pradinėmis interferento
koncentracijomis C0 = 0(1), 1(2), 5(3), 10(4), 100(5), 500(6), 1000(7) mol ·m−3, kai
R0 = 1 mol ·m−3, (a) Dm = DCm = 10
−12 m2/s, (b) Dm = DCm = 10
−8 m2/s. Interferentas
patenka tik pradiniu laiko momentu ((1)–(3), (5), (7)–(8) uždavinio sprendinys).
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3 pav. Srovės stiprio i(t) priklausomybė nuo laiko t su skirtingomis interferento koncentracijomis
C0 = 0(1), 5(2), 10(3), 100(4), 500(5), 1000(6) mol ·m−3, kai R0 = 1 mol ·m−3,
(a) Dm = DCm = 10
−12 m2/s, (b) Dm = DCm = 10
−8 m2/s. Interferentas patenka pradiniu laiko
momentu ir dar 1/6 tyrimo laiko ((1)–(3), (6)–(8) uždavinio sprendinys, α = 1/6).
iki 10−8 m2/s įtaka nusistovėjusios srovės dydžiui nepastebėta, tačiau didesnė difuzi-
ja membranoje žymiai sutrumpina stacionariojo atsako laiką. Pateiktas matematinis
modelis gali būti sėkmingai taikomas biojutiklio veiksenos dėsningumams tyrinėti.
Į tai galima atsižvelgti kuriant efektyvesnius biojutiklius.
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SUMMARY
Mathematical modeling of the influence of interfering species on the performance
of an amperometric biosensor with porous membrane
L. Stonkienė, F. Ivanauskas
This paper presents a one-dimensional-in-space mathematical model of the amperometric biosensor
with porous membrane influenced by the presence of interfering species. The model is based on
diffusion equations. Various effects regarding amperometric bias, caused by the presence of interfering
species, have been analyzed.
Keywords: reaction-diffusion, mathematical modeling, biosensor.
